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Caminante, son tus huellas
el camino, y nada mas;
caminante, no hay camino,
se hace camino al andar.
Al andar se hace camino,
y al volver la vista atras
se ve la senda que nunca
se ha de volver a pisar.
Caminante, no hay camino,
sino estelas en la mar.
Antonio Machado
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Resumo
Neste trabalho, zemos o estudo sistematico sobre a dina^mica de spin em pocos
qua^nticos de GaAs/AlGaAs tipo-n com diferentes concentrac~oes de gas de eletrons
utilizando as tecnicas de fotoluminesce^ncia e a fotoluminesce^ncia de excitac~ao com
luz circularmente polarizada, nos modos contnuo e resolvido no tempo. Dois pontos
importantes foram estudados: i) relaxac~ao de spin de excitons e de buracos e ii) o
efeito de desdobramento de energia.
Os resultados experimentais mostram que o grau de polarizac~ao e o tempo de
relaxac~ao de spin aumenta em func~ao do aumento da densidade de gas de eletrons
intrnsecos na amostra. Esses resultados sugerem que em amostras com baixa con-
centrac~ao de eletrons a emiss~ao ainda e dominada por excitons e que esse efeito e
gradualmente blindado pelo gas de eletrons, diminuindo a taxa de relaxac~ao de spin.
Ao mesmo tempo, a polarizac~ao de spin do buraco comeca a competir para amostras
com maiores densidades de eletrons, onde a taxa de relaxac~ao e menor.
No regime de alta intensidade de excitac~ao e em condic~ao de ressona^ncia e obser-
vado uma separac~ao em energia entre os picos de emiss~ao das duas congurac~oes de
polarizac~ao circular da luz. Esta separac~ao se observa na amostra n~ao dopada e em
amostras de baixa densidade intrnseca de eletron. A separac~ao em energia aumenta
com o aumento da intensidade de excitac~ao, porem diminui quando a diferenca na
intensidade integrada entre as duas congurac~oes de polarizac~ao da luz e reduzida.
Este desdobramento de spin e explicado pelo modelo simples baseado na variac~ao da
energia de ligac~ao do exciton devido ao efeito de preenchimento de espaco de fase.
Este efeito e diferente para cada componente do exciton opticamente ativo devido a
vi
diferenca na populac~ao dos dois excitons. Com isso, suas energias de ligac~ao ser~ao
diferentes resultando em posic~oes diferentes do pico de fotoluminesce^ncia entre os
excitons com spin j +1 > e j  1 >. O modelo preve^ tambem a reduc~ao da separac~ao
de energia com o aumento da densidade de eletrons intrnsecos o qual esta de acordo
com os resultados experimentais.
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Abstract
In this work, we studied the spin dynamics in n-type GaAs/AlGaAs quantum wells
with dierent electron gas concentration using photoluminescence and photolumines-
cence excitation techniques with circularly polarized light in continous wave and time
resolved regimes. Two important topics were investigated: i) exciton and hole spin
relaxation and ii) the spin-splitting eect.
In the rst part, we observed that the polarization degree and spin relaxation
time increase when the intrinsic electron concentration in the sample increases. The
experimental results suggest that the optical emissions are dominated by excitons
in slightly doped samples and this eect is quenched when the electron gas density
increases decreasing the spin relaxation rate. On the other hand, in highly doped
samples the polarization of the spin is dominated by the photocreated holes which
show a weaker relaxation rate.
In the second part, in resonant condition and under high excitation intensity, we
observed a energy splitting between emission lines of two component of circularly po-
larized light. This splitting is observed in undoped sample and those slightly doped
ones. The splitting increases when the excitation intensity increases, but it decreases
when the diference of integrated intensity of two conguration of the polarization of
light is reduced. This energy splitting is explained by a simple model based in the
variation of exciton binding energy due to the phase space lling eect, which is dif-
ferent for each exciton due to the unbalance populations between them. The binding
energy is dierent for each exciton resulting in a dierent peak position for corre-
sponding emission lines. The model predicts the reduction of the spin-splitting with
viii
the increase of intrinsic electron density, which is in agreement with the experimental
results.
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Captulo 1
Introduc~ao
O estudo de relaxac~ao de spin do exciton e dos portadores de carga (eletrons e buracos)
em semicondutores e de interesse tanto do ponto de vista da fsica fundamental quanto
de possiveis aplicac~oes em dispositivos eletro^nicos que dependem do spin, tais como:
spin-transistor
[1]
, dispositivos com memoria de spin
[2; 3; 4]
, ou ainda computadores
qua^nticos
[5]
. O principal requerimento para aplicac~ao em dispositivos e que a perda de
polarizac~ao de spin durante o transporte seja desprezvel. Nesse sentido e importante
compreender os mecanismos de relaxac~ao de spin de portadores de carga em pocos
qua^nticos.
Relaxac~ao de spin de excitons e de portadores livres em semicondutores massivos
(bulk) foram estudados no passado
[6 12]
e diferentes mecanismos de ralaxac~ao foram
identicados. Em pocos qua^nticos semicondutores a importa^ncia desses mecanismos
e modicada basicamente pelo connamento qua^ntico, como veremos no proximo
captulo.
O estudo de relaxac~ao de spin de portadores de carga pode ser realizado utilizando
medidas opticas que permitem uma compreens~ao dos mecanismos responsaveis pelo
1
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processo de troca de spin e dina^mica dos portadores de carga em geral. Uma das
tecnicas mais utilizadas para os estudos de propriedades opticas de semicondutores,
e a tecnica de espectroscopia de fotoluminesce^ncia, no regime contnuo ou resolvido
no tempo. Tem sido observados diferentes mecanismos de relaxac~ao de spin em pocos
qua^nticos atraves da tecnica de fotoluminesce^ncia (PL) em modo contnuo (CW)
[13 22]
e resolvido no tempo
[21 42]
. Nessa tecnica, a luz incidente sobre a amostra cria
pares de eletron e buraco, nas suas respectivas bandas de energia, e estes portadores
relaxam energia, momento linear e angular por diferentes mecanismos, respectiva-
mente ao fundo da banda de conduc~ao e ao topo da banda de vale^ncia, e nalmente,
os pares se recombinam emitindo fotons. No processo de relaxac~ao, os portadores de
carga podem manter ou trocar seu spin dependendo do tipo de espalhamento. Sabe-
mos que tanto na absorc~ao como na emiss~ao de fotons pelos pares de eletron-buraco
o momento angular deve ser conservado. Isto exige que a soma das componentes do
momento angular do eletron e do buraco seja igual a componente do momento an-
gular do foton. As componentes do momento angular do foton para a luz polarizada
circularmente s~ao  1 com unidades de ~. Isto e bastante favoravel experimental-
mente em medidas opticas, pois atraves de medidas de polarizac~ao de luz pode-se
obter informac~oes sobre o estado de spin de portadores de carga que envolvidos nas
transic~oes opticas. A luz incidente polarizada, com uma dada congurac~ao, fotoexcita
portadores de carga com determinada polarizac~ao de spin e a detec~ao pode ser com
ambas as congurac~oes para saber quanto destes portadores de carga permaneceram
ou trocaram de spin no processo de relaxac~ao de momento linear. Isto nos da infor-
mac~ao do grau de polarizac~ao de spin da transic~ao correspondente aquela energia do
foton de incide^ncia e de emiss~ao. Esta experie^ncia pode ser realizada com um laser no
GPO-DFESCM-IFGW-UNICAMP J. Urdanivia
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modo contnuo ou pulsado. No caso contnuo, temos a situac~ao de estado estacionario
de fotoexcitac~ao e de emiss~ao onde os portadores de carga responsaveis pela emiss~ao
est~ao praticamente termalizados com a rede cristalina. No caso pulsado, podemos
acompanhar a relaxac~ao dos portadores de carga e determinar o tempo de relaxac~ao
de spin.
Modelos teoricos tem sido desenvolvidos para interpretar os diferentes mecanis-
mos de relaxac~ao observados experimentalmente. Estes modelos explicam bem qua-
litativamente os dados experimentais. No entanto, os resultados experimentais s~ao
dspares. A raz~ao para isto e a existe^ncia de varios mecanismos de relaxac~ao de
spin que competem entre si. Cada tipo de amostra pode priorizar um ou outro
mecanismo e isto reete nos resultados experimentais dando origem a grande var-
iedade de resultados experimentais. A relaxac~ao de spin na presenca de portadores
livres, no entanto, tem sido pouco estudada
[43; 32; 21; 44; 27]
. Os resultados encon-
trados na literatura s~ao contraditorios e ha pouca compreens~ao sobre os mecanismos
envolvidos
[45]
. Este tema tem sido investigado no grupo de propriedades opticas
(GPO) desde 1995
[46; 47]
, e foi parte de tema de tese de doutorado de Adriana
Triques
[48]
, onde foi estudado a relaxac~ao de spin numa amostra de poco qua^ntico
assimetrico de GaAs/InGaAs/AlGaAs com dopagem modulada tipo-n com o nvel de
Fermi na proximidade da segunda subbanda. Esta situac~ao permitiu diferenciar em
uma mesma amostra os casos de alta (primeira subbanda) e baixa (segunda subbanda)
concentrac~ao de eletrons livres
[47]
.
Para o estudo desta tese dispomos de amostras de pocos qua^nticos multiplos de
GaAs/AlGaAs com e sem dopagem modulada tipo-n. A dopagem modulada foi feita
com Si na barreira de AlGaAs. Em conseque^ncia desta dopagem, um sistema de gas
GPO-DFESCM-IFGW-UNICAMP J. Urdanivia
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de eletrons bidimensional e criado na camada de GaAs. A concentrac~ao de eletrons
nas amostras varia de zero a 210
11
cm
 2
. Com esta serie de amostras temos a
seguinte situac~ao:
 Pocos estreitos: isto leva a uma forte separac~ao entre as bandas do buraco leve
e pesado, diminuindo assim a relaxac~ao de spin do buraco por acoplamento das
bandas de vale^ncia;
 Concentrac~ao de eletrons variando sistematicamente.
A proposta inicial era utilizar estas duas caractersticas para estudar os mecanis-
mos relacionados com a interac~ao de troca entre eletron-eletron e eletron-buraco
[49; 50]
,
assim como a depende^ncia dos processos de relaxac~ao em func~ao da concentrac~ao.
No decorrer da evoluc~ao do trabalho experimental e do calculo teorico, realizado
por Maialle
[45]
, observamos que n~ao era possvel distinguir o mecanismo de relaxac~ao
de spin por interac~ao de troca eletron-buraco dos outros, devido a baixa concentrac~ao
de eletrons intrnsecos. Nossas amostras apresentam caractersticas opticas variadas,
com as amostras menos dopadas apresentar~ao contribuic~ao excito^nica e as amostras
mais dopadas tendo uma caracterstica de par eletron-buraco
[51]
. Portanto, o trabalho
foi direcionado para o estudo de relaxac~ao de spin envolvendo excitons ou buracos ou
ambos de acordo com a dopagem tipo-n nas amostras.
Outro topico abordado na tese e o desdobramento de energia dos diferentes spins
(spin-splitting) observados nos espectros de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo.
Excitac~ao ressonante com luz circularmente polarizada de estruturas semicondutoras
intrnsecas permite a criac~ao de um gas de excitons fotoexcitados, com uma diferenca
apreciavel entre as duas populac~oes das duas componentes de spin. O espectro de
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fotoluminesce^ncia polarizado e depolarizado, quando fotoexcitado com uma determi-
nada intensidade ou acima, apresenta um desdobramento que depende do tempo de
retardo e da pote^ncia de excitac~ao. Este efeito foi observado pela primera vez por T.
C. Damen et al.
[36]
, em pocos qua^nticos intrnsecos, cujos resultados s~ao explicados
pela interac~ao de troca exciton-exciton. Posteriormente, outros trabalhos foram pub-
licados a este respeito, encontrando-se diferentes comportamentos do spin-splitting
tais como; um blue shift do pico excito^nico da componente copolarizada (isto e; lu-
minesce^ncia com a mesma helicidade que o pulso de excitac~ao) em pocos qua^nticos
com uma densa concentrac~ao de excitons polarizados
[37; 52; 53]
, e spin-splitting em
pocos qua^nticos tipo-p observado por Vi~na et al
[54; 55; 56]
. Ate onde temos conheci-
mento, esses efeitos n~ao foram estudados no caso de pocos qua^nticos tipo-n. Nossos
resultados evidenciam esses efeitos
[57]
.
Como ja mencionamos, as amostras utilizadas na tese apresentam caractersticas
especiais em que num extremo teremos a presenca de excitons (n~ao dopada) e no
outro, o par eletron-buraco (mais dopada). Com isso, foi possvel estudar a transic~ao
entre estes dois estados excitados do sistema e sua inue^ncia no processo de relaxac~ao
de spin como tambem no spin-splitting.
Esta tese esta dividida em 6 captulos :
 No captulo 2, e apresentado o suporte teorico para a interpretac~ao dos da-
dos experimentais, como estrutura de banda, e conceitos basicos dos diferentes
mecanismos conhecidos de relaxac~ao de spin do exciton e dos portadores de
carga em semicondutores. Tambem se discute possveis origem de spin-splitting
em nossas amostras.
 No Captulo 3, damos a descric~ao geral do sistema experimental e da amostra.
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 No Captulo 4, apresentamos os resultados experimentais e analise de polari-
zac~ao de spin de portadores de carga no regime contnuo e resolvida no tempo.
Apresentamos tambem a sua depende^ncia com a densidade do gas de eletrons,
e outros para^metros como temperatura e intensidade de excitac~ao.
 No Captulo 5, apresentamos os dados experimentais e discuss~ao dos resultados
de spin-splitting.
 No Captulo 6, s~ao apresentadas as conclus~oes nais do trabalho.
GPO-DFESCM-IFGW-UNICAMP J. Urdanivia
Captulo 2
Teoria
2.1 Estrutura de bandas e transic~oes opticas
Em semicondutores bulk, particularmente os do grupo III-V, o fundo da banda de
conduc~ao (CB) e o topo da banda de vale^ncia (VB) encontram-se no centro da zona
de Brillouin (
~
k = 0), conhecido como ponto  . Na ause^ncia do acoplamento spin-
orbita a banda de vale^ncia e degenerada nesse ponto ( ). Porem, nestes materiais
a interac~ao spin-orbita e forte e quebra parcialmente a degeneresce^ncia, separando a
VB em duas bandas com momento angular total: J=
3
2
e
1
2
. A banda J=
3
2
no ponto
  simetria  
8
, onde as bandas de buraco pesado (HH) e leve (LH) s~ao degenerados e
J=
1
2
e conhecida como  
7
. As principais propriedades opticas do semicondutor vem
das bandas com simetria  
6
(banda de conduc~ao),  
7
e  
8
(bandas de vale^ncia)
[58]
.
A gura 2.1(a) mostra esquematicamente as bandas de conduc~ao e de vale^ncia do
GaAs bulk em torno ao centro da zona de Brillouin na aproximac~ao parabolica. A
separac~ao em energia entre as bandas de vale^ncia  
8
e  
7
(conhecida tambem como
"split-o") e da ordem de 340 meV para o GaAs.
7
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Em pocos qua^nticos o potencial de connamento na direc~ao de crescimento z^ leva a
quebra da degerenesce^ncia das bandas de vale^ncia no ponto  
8
. Se diagolizarmos
~
J na
direc~ao z^, ent~ao, para o vetor de onda na direc~ao perpendicular a z^
~
k
?
= 0 as bandas
s~ao desacopladas e os estados s~ao autovetores do operador J
z
. Estes autoestados
s~ao duplamente degenerados (degeneresce^ncia de Kramers) e s~ao caracterizados pelos
numeros qua^nticos m
j
=
3
2
, para os buracos pesados e m
j
=
1
2
, para os buracos leves.
Esta separac~ao pode ser vista na gura 2.1(b), que mostra as relac~oes de dispers~ao
no plano do poco (
~
k
?
) da banda de conduc~ao e da banda de vale^ncia para um poco
qua^ntico de GaAs de 50

A de largura
[58; 59]
.
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Figura 2.1: Esquema ilustrativo da estrutura de bandas de conduc~ao e de vale^ncia de
compostos III-V. (a) Para bulk e (b) para pocos qua^nticos.
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Para
~
k
?
6= 0, existe um acoplamento entre os estados com diferentes momentos
angulares e m
j
deixa de ser um bom numero qua^ntico. Para cada vetor de onda no
plano existe um acoplamento diferente entre os estados de m
j
. Para pocos qua^nticos
simetricos, no entanto, e possvel indexar os estados do buraco de acordo a sua pari-
dade  = 1 com respeito a simetria de reex~ao do eixo de crescimento do poco
qua^ntico (z^). A mudanca da paridade do buraco  e associado com a mudanca do
spin do buraco
[60; 61]
.
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Figura 2.2: Estrutura das amostras utilizadas neste trabalho.
A seguir damos a descric~ao da estrutura das amostras utilizadas neste traba-
lho. Trata-se de multi-pocos qua^nticos semicondutores de GaAs/Al
0:3
Ga
0:7
As, com
perodicidade 50, com e sem dopagem modulada tipo-n. A largura dos pocos de GaAs
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e de 50

A e a largura das barreiras (AlGaAs) e de 400

A.
A gura 2.2 mostra esquematicamente a estrutura das amostras. Elas foram
crescidas por um sistema de crescimento de cristais conhecido como Molecular Beam
Epitaxy (MBE) no laboratorio do National Council Research NCR, de Ottawa no
Canada, pelo Dr. Z. R. Wasilewski. No caso das amostras tipo-n a dopagem modulada
foi feita com Si (50

A) na barreira de AlGaAs. Em conseque^ncia desta dopagem,
um sistema de gas de eletrons bidimensional e criado na camada de GaAs. Foram
crescidas 5 tipos de amostras: uma n~ao dopada e outras 4 dopadas com a concentrac~ao
de eletrons iguais a 0.2510
11
, 0.510
11
, 110
11
e 210
11
cm
 2
.
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Figura 2.3: Estrutura de bandas de conduc~ao e de vale^ncia de pocos qua^nticos modulada-
mente dopados tipo-n, para as amostras com (a) n
2D
=0.2510
11
cm
 2
e (b) n
2D
=210
11
cm
 2
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A amostra n~ao dopada apresenta uma largura de linha de luminesce^ncia do poco
qua^ntico de  3.5 meV e Stoke-shift tambem de  3,5 meV. Isto mostra que a quali-
dade e muito boa, pois trata-se de multi-pocos de 50 perodos.
A gura 2.3 mostra a dispers~ao no plano do poco (
~
k
?
) da banda de conduc~ao
e da banda de vale^ncia da amostra menos dopada n
2D
=0.2510
11
cm
 2
e da mais
dopada n
2D
=210
11
cm
 2
, obtidas atraves de um calculo autoconsistente. Observa-se
a pouca mudanca na estrutura se comparada com a n~ao dopada (g 2.1b).
νh
3
2
σσ
+
σ
+
-
1
-1/2
+3/2
-1/2
+3/2
+1/2
-3/2BV
BC
2
Figura 2.4: Esquema ilustrativo de subbandas do eletron e do buraco mostrando as tran-
sic~oes opticas com suas respectivas regras de selec~ao de transic~ao optica envolvendo buracos
pesados.
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Para estudar as propriedades de spin em pocos qua^nticos semicondutores nos
vamos utilizar a tecnica de espectroscopia de fotoluminesce^ncia no regime contnuo
e resolvida no tempo. Nestas tecnicas, a luz incidente sobre a amostra cria pares de
eletron e buraco nas suas respectivas bandas de energia (processo 1 da gura 2.4), e
estes portadores relaxam, por diferentes mecanismos, ao fundo da banda de conduc~ao
no caso de eletrons, e no topo da banda de vale^ncia para os buracos (processo 2 da
g.2.4) e nalmente os pares se recombinan emitindo fotons (processo 3 da g.2.4).
No processo de relaxac~ao, os portadores de carga podem manter ou trocar seu
spin dependendo do tipo de espalhamento. Sabemos que tanto na absorc~ao como na
emiss~ao de fotons pelos pares de eletron-buraco o momento angular deve ser conser-
vado como ja foi descrito na introduc~ao, isto e:
m
s
+m
b
= m
f
(2.1)
Onde m
s
e a componente do momento angular do eletron que pode tomar valores
de 
1
2
, m
b
e a do buraco (
3
2
para buracos pesados e 
1
2
para buracos leves) e m
f
e
a do foton que pode tomar valores de 1.
Quando a luz e circularmente polarizada a direita (
+
) temos m
f
= +1 e quando e
circularmente polarizado a esquerda (
 
) temos m
f
= -1. Numa transic~ao optica, os
spins dos portadores de carga podem ser selecionados utilizando a polarizac~ao circular
da luz, 
+
e 
 
. A polarizac~ao 
+
seleciona as transic~oes envolvendo eletron com
m
s
=  
1
2
e buraco pesado m
b
= +
3
2
(como esta ilustrado na Fig. 2.4) ou eletron com
m
s
= +
1
2
e buraco leve m
b
= +
1
2
.
Na tabela 2.1 est~ao listadas as componentes do momento angular dos eletrons e
buracos envolvidos nas transic~oes opticas com luz polarizada circularmente.
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Tabela 2.1: Regra de selec~ao em uma transic~ao optica com luz polarizada circularmente.

+

 
(m
f
= +1) (m
f
=  1)
m
s
m
b
m
s
m
b
 
1
2
+
3
2
+
1
2
 
3
2
+
1
2
+
1
2
 
1
2
 
1
2
2.2 Mecanismos de relaxac~ao de spin
Relaxac~ao de spin de excitons e de portadores livres em semicondutores massivos foi
investigado no passado e diferentes mecanismos
[62; 63; 64; 65]
foram identicados. Em
pocos qua^nticos a importa^ncia relativa desses mecanismos e modicada basicamente
por tre^s raz~oes
[66]
:
1. A estrutura de subbandas produzida pelo connamento qua^ntico de eletrons e
buracos.
2. Quebra da degeneresce^ncia entre buraco pesado e buraco leve.
3. A proximidade do par eletron-buraco, que produz uma forte energia de ligac~ao
excito^nica e e esperado tambem uma forte relaxac~ao de spin excito^nica via
interac~ao de troca.
4. A alta mobilidade de portadores, que e importante para mecanimos sensveis a
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relaxac~ao de momento tais como o mecanismo D'yakonov-Perel
[64; 67]
, o qual
sera descrito no proximo tem.
Um exemplo do efeito de connamento na relaxac~ao de spin e a diminuic~ao da
taxa de relaxac~ao de spin do buraco de vale^ncia em pocos qua^nticos quando com-
parada ao do bulk. Este argumento e utilizado na explicac~ao do grau de polarizac~ao
(CW) observado em pocos qua^nticos
[61]
. A seguir descreveremos alguns mecanismos
importantes de relaxac~ao de spin de eletrons, buracos e de excitons separadamente.
2.2.1 Relaxac~ao de spin do eletron
O eletron pode relaxar seu spin atraves de varios processos. Citaremos aqui os 3
processos mais importantes. Experimentalmente selecionamos a relaxac~ao de spin do
eletron em amostras dopadas tipo-p
[6]
, isto e, na presenca do gas de buracos. Assim,
a polarizac~ao detectada e devido somente dos eletrons fotocriados. Em alguns casos,
s~ao utilizadas amostras n~ao dopadas
[68]
considerando que a relaxac~ao de spin do
buraco e muito mais rapida do que a do eletron. Porem, esta considerac~ao e valida
em "bulk" ou pocos qua^nticos de largura grande.
Um dos mecanismos que relaxa o spin do eletron e o mecanismo de Elliott-
Yafet(EY)
[62; 69]
, que e devido a mistura dos estados de conduc~ao e dos estados
de vale^ncia atraves do termo
~
k:~p (interac~ao spin-orbita)
[70]
. Impurezas e fo^nons es-
palham os eletrons para diferentes valores de
~
k, que quando acoplados conecta os
diferentes estados de spin do eletron, permitindo assim a sua relaxac~ao de spin. Co-
mo o termo
~
k:~p e dividido pelo "gap" de energia, o mecanismo EY e considerado fraco
em semicondutores bulk com "gap" grande de energia , como por exemplo GaAs.
Outros dois processos, os quais dominam em pocos qua^nticos de GaAs, s~ao: Um e
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devido ao desdobramento de spin da banda de conduc~ao em compostos com falta de
simetria de invers~ao, proposto por D'yakonov e Perel (DP)
[63; 64; 67]
, e outro devido
a interac~ao de troca entre buracos e eletrons proposto por Bir, Aronov and Pikus
(BAP)
[65]
.
No mecanismo BAP a relaxac~ao de spin dos eletrons (buracos) em sistemas dopa-
dos tipo-p (tipo-n), ocorre devido ao espalhamento com a populac~ao de buracos
(eletrons) atraves da interac~ao de troca de longo alcance. Essa interac~ao tem uma
depende^ncia com o momento do centro de massa do par eletron-buraco,
~
K. No caso
do bulk, a interac~ao assume um valor nito para
~
K tendendo a zero. Por isso, o BAP
e o mecanismo dominante no bulk. No caso de pocos qua^nticos, a interac~ao de troca
tem uma depende^ncia linear com
~
K
?
direc~ao perpendicular a de crescimento. Em
um trabalho publicado recentemente
[49]
, Maialle mostrou que na relaxac~ao de spin
do eletron em pocos qua^nticos, os mecanismos BAP e DP competem entre si, sendo
que o DP e mais eciente para eletrons proximos ao fundo da subbanda, e o BAP,
para eletrons com energia mais alta.
Os tempos de relaxac~ao de spin do eletron em pocos qua^nticos obtidos experimen-
talmente s~ao dispersos, os valores v~ao de 150 ps publicado por Damen et al
[36]
para
uma largura de poco de 60

A ate 550 ps obtido por Vi~na
[54]
para um poco de 30

A.
Recentemente 
s
longos  100 ns em bulk n-GaAs tem sido medidos por Kikkawa e
Awschalom
[71]
.
2.2.2 Relaxac~ao de spin do buraco
A relaxac~ao de spin do buraco em "bulk" e muito rapida e e considerada paticamente
"instanta^nea". Isso e devido a degenerescencia no topo a banda de vale^ncia. Em
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pocos qua^nticos devido a quebra dessa degenerescencia a relaxac~ao e mais lenta.
Por causa da complexidade da banda de vale^ncia em pocos qua^nticos, a relaxac~ao
de spin do buraco e muito diferente da do eletron. A forte mistura na banda de
vale^ncia proveniente da interac~ao spin-orbita tem um papel fundamental na relaxac~ao
de spin do buraco. Portanto, e atraves da relaxac~ao de momento linear dos buracos
que se da a relaxac~ao de spin dos buracos. Diversos mecanismos de relaxac~ao de
spin de buracos foram estudados por Uenoyama e Sham
[61; 72]
em pocos qua^nticos
simetricos, dopados e n~ao dopados. Como o momento angular n~ao e um bom numero
qua^ntico em pocos qua^nticos eles tratam ent~ao da paridade, que e um bom numero
qua^ntico, e analisam casos onde a paridade se conserva e caso que n~ao conserve. Eles
mostraram que o processo que contribui de forma dominante para a relaxac~ao de spin
dos buracos e a relaxac~ao de momento por espalhamento com fo^nons acusticos. A
maior contribuc~ao e devida a processos que conservam a paridade do estado.
Ferreira e Bastard
[73; 74]
tem mostrado que o espalhamento de buracos via im-
purezas ou pela utuac~ao de potencial da liga aumenta o tempo de relaxac~ao de spin
em pocos qua^nticos comparado com bulk.
Os valores experimentais de tempo de relaxac~ao de spin em pocos qua^nticos s~ao
dispersos e v~ao de 4 ps
[36; 76]
ate 1 ns
[44; 76]
e e uma quest~ao n~ao resolvida. Alguns
atribuem a qualidade das amostras e outros a diferenca na condic~ao experimental
utilizada.
2.2.3 Relaxac~ao de spin do exciton
Os excitons podem relaxar seu spin atraves de dois canais diferentes de relaxac~ao:
um deles envolve a relaxac~ao de spin do exciton propriamente dito, o outro, e atraves
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da relaxac~ao de spin do eletron enou do buraco separadamente. Como ressaltado
acima, tanto para o eletron como para o buraco, os diversos mecanismos de spin-ip
dependem fortemente da relaxac~ao de momento
~
k dos portadores. O espalhamento
leva a partcula de um estado, com uma determinada mistura de spin, a outro com
uma mistura de spin diversa, alterando assim o estado de spin inicial do sistema.
Devido a restric~ao do espaco de fase dos portadores que comp~oem o exciton, a re-
laxac~ao de spin dos portadores em separado dentro do exciton e pouco eciente em
relac~ao a relaxac~ao de spin do exciton como um todo. A relaxac~ao de spin do exciton
como um todo e dada pela interac~ao de troca, originaria da indistinguibilidade entre
o eletron na banda de conduc~ao e os demais eletrons na banda de vale^ncia. Esta
interac~ao pode ser dividida em duas contribuic~oes: interac~ao de curto alcance, que
envolve grandes valores do vetor de onda do centro de massa
~
K
CM
, e a interac~ao de
longo alcance, que envolve pequenos valores
~
K
CM
. A interac~ao de curto alcance leva
ao acoplamento de buracos leve e pesado, mas conserva o spin total do exciton.

E
necessaria a inclus~ao da interac~ao spin-orbita no calculo, de modo a se observar a
relaxac~ao de spin excito^nico. O termo de longo alcance e a interac~ao dominante na
relaxac~ao de spin. Este termo tem uma depende^ncia linear com
~
K
CM
.
Os tempos de relaxac~ao de spin do exciton em pocos qua^nticos medidos experi-
mentalmente tem sido publicados em func~ao da largura do poco e os valores v~ao de
50 a 120 ps para pocos com largura de 25 a 90

A respectivamente
[21; 23]
.
2.3 Desdobramento de spin "spin-splitting"
Recentemente spin-splitting de excitons tem sido estudado em pocos qua^nticos semi-
condutores. O espectro de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo (TRPL) das duas
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componentes de polarizac~ao circular apresenta diferente (splitting) posic~ao de energia
dos picos
[36; 54; 77]
quando fotoexcitado com alta intensidade de excitac~ao. Damen e
outros
[36; 53]
atribuem a interac~ao exciton-exciton a causa do desdobramento de spin.
Eles argumentam da seguinte forma: considere uma excitac~ao com luz polarizada 
+
que a-priori cria excitons j +1 >. Para uma densidade de excitons sucientemente al-
ta, os excitons ter~ao uma distribuic~ao de energia satisfazendo o princpio de exclus~ao
de Pauli, que atua separadamente sobre os eletrons e os buracos. Esta distribuic~ao de
energia e oposta entre os excitons j +1 > e j  1 >, porque os primeiros experimen-
tam uma repuls~ao e os segundos uma atrac~ao. Esta separac~ao de energia (splitting)
depende da densidade dos excitons e aproxima-se a zero quando a densidade das duas
populac~oes de excitons (j +1 > e j  1 >) se igualam.
Um outro modelo, proposto por Tejedor
[78]
explica o spin-splitting excito^nico de-
vido a quebra da degeneresce^ncia de spin em excitons bi-dimensionais pela interac~ao
inter-excito^nica que e um complemento do mecanismo de interac~ao de troca
[45]
que
induze a relaxac~ao de spin. Este modelo explica bem os resultados experimentais
obtidos por Vi~na et al
[54]
onde os calculos feitos levam em conta o screening dos
portadores fotocriados.
Amand et al
[53; 41; 42]
, apresentam um modelo fenomenologico. Eles observam
tambem que o spin-splitting e devido ao maior deslocamento para altas energias (blue-
shift) da componente copolarizada (
+
), enquanto que a outra componente experi-
menta um pequeno deslocamento para baixas energias (red-shift). Eles interpretam
o blue-shift devido ao quenching da parte de longo alcance da interac~ao de Coulomb
entre excitons 2D, tal que a parte repulsiva da interac~ao, que e uma conseque^ncia
do principio de exclus~ao de Pauli, e grandemente desbalanceada. O red-shift da
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componente 
 
e explicado, como devido a fraca interac~ao Coulombiana atrativa
(dipolo-dipolo) entre excitons j +1 > e j  1 >.
Em pocos qua^nticos tipo-p tem sido observados
[55; 56]
tambem, uma diferenca
em energia entre os picos das emiss~oes de fotoluminesce^ncia das duas componentes
de polarizac~ao 
+
e 
 
. Potemski et al
[56]
atribuem esse splitting a diferente func~ao
distribuic~ao Fermi-Dirac para cada componente de polarizac~ao, que tem igual tem-
peratura, porem diferente potencial qumico.
2.4 Modelo de "spin-splitting" em pocos qua^nticos
tipo-n
Nesta sec~ao, nos apresentamos os primeiros resultados de um calculo teorico baseado
em um modelo simples para a interpretac~ao dos resultados experimentais descritos
no captulo 5. O calculo foi realizado pelo Prof. M. Z. Maialle (USF-Itatiba).
O calculo consiste em encontrar a energia de ligac~ao do exciton para as diferentes
polarizac~oes de spin de excitons na presenca da concentrac~ao de eletrons intrnsecos
n
2D
e de portadores fotocriados
[79]
. Para isto, assumimos que a emiss~ao ainda e
dominada pelos estados excito^nicos no regime de baixa concentrac~ao de eletrons in-
trnsecos. A posic~ao energetica da emiss~ao excito^nica depende da inue^ncia do plasma
de portadores de carga com spin polarizado na sua energia de ligac~ao. Estes efeitos
s~ao de dois tipos:
1. Blindagem da interac~ao Coulombiana, a qual diminui a energia de ligac~ao. Esta
blindagem e tratada na aproximac~ao RPA (random phase aproximation) e e
independente do spin;
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2. Preenchimento de espaco de fase. Devido ao princpio de exclus~ao de Pauli,
os estados de vale^ncia e de conduc~ao que encontram-se ocupados n~ao parti-
cipam da formac~ao do estado excito^nico (excitac~ao optica criada nos estados
"disponveis"). Ou seja o estado do exciton so sera formado pelos portadores
de carga com momento linear (
~
k) maiores que o nvel de Fermi (k
F
). A relac~ao
2.4 descreve a func~ao de onda do exciton como combinac~ao linear das func~oes
de onda de eletrons e buracos.
	 =
X
k
e
;k
h
=k
F
C(k
e
; k
h
) 
k
e
(~r
e
) 
k
h
(~r
h
) (2.2)
O efeito de preenchimento de espaco de fase depende da polarizac~ao do plasma e
contribui para a separac~ao energetica do pico de emiss~ao dos dois estados de spin
de excitons (opticamente ativos) j +1 > e j  1 >. A gura 2.5 esquematiza a
estrutura de bandas mostrando a regi~ao limitada pelo preenchimento de espaco
de fase para a formac~ao do exciton.
O calculo e feito por metodo variacional de energia excito^nica para cada tipo de
estado de spin opticamente ativo levando em conta os dois efeitos acima mencionados.
Os resultados preliminares deste calculo mostram um bom acordo qualitativo com os
resultados experimentais.
O graco inferior da gura 2.6 apresenta a energia de ligac~ao para cada tipo
de exciton; spin-up (quadrados cheios) e spin-down (quadrados abertos) em func~ao
da densidade de portadores fotocriados N
pump
considerados 100% polarizados e para
diferentes concentrac~oes de eletrons intrnsecos n
2D
. Observa-se que a energia de
ligac~ao para ambos excitons j +1 > e j  1 > para um determinado N
pump
diminui
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kFn2D
 
 
Figura 2.5: Esquema de estrutura de bandas para a formac~ao de excitons limitados pelo
preenchimento de espaco de fase.
a medida que n
2D
aumenta. Esta energia de ligac~ao tambem diminui em func~ao do
aumento dos portadores fotocriados e para uma dada densidade destes portadores
a energia dos excitons j +1 > e j  1 > comeca a desdobrar. Este desdobramento e
mostrado na parte superior da gura 2.6, onde se observa seu aumento a medida que se
incrementa a densidade de portadores fotocriados. Mostra-se tambem que quando se
aumenta n
2D
o splitting diminui. Os resultados destes calculos v~ao no mesmo sentido
que os resultados experimentais. Porem a parte quantitativa precisa ser melhorada,
ja que como podemos ver na parte superior da gura 2.6, o maximo splitting que se
atinge esta na faixa de 1 meV e nos resultados experimentais obtemos valores acima
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de 3 meV.
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Figura 2.6: Resultado do calculo teorico da energia de ligac~ao e do splitting em func~ao da
densidade de portadores fotocriados para diferentes valores de n
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Captulo 3
Descric~ao dos metodos
experimentais
Neste captulo, descrevemos os metodos experimentais utilizados no trabalho, assim
como os arranjos experimentais.
3.1 Fotoluminesce^ncia no regime contnuo
A excitac~ao de semicondutores por fotons com energia acima do "gap" fundamental
gera pares eletron-buraco por absorc~ao interbanda. Estes portadores relaxam aos
fundos de suas respectivas bandas via emiss~ao de fo^nons, pois s~ao mecanismos de
espalhamento mais ecientes em semicondutores. Em seguida, processos radiativos e
n~ao radiativos ocorrem na recombinac~ao desses pares, sendo o primeiro o responsavel
pelo sinal de luminesce^ncia (emiss~ao esponta^nea) e o segundo ocorre via impureza
ou defeito. Quando a excitac~ao optica e contnua (CW), produz-se uma situac~ao de
equilibrio estacionario, onde se establece um excesso de portadores de carga (eletrons
e buracos). Em baixa temperatura a populac~ao de eletrons na BC, n, e igual a
populac~ao de buracos na BV, p. O excesso de portadores depende da recombinac~ao
23
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radiativa e n~ao radiativa, de forma que o tempo de vida total  e dado por:
1

=
1

r
+
1

nr
(3.1)
onde 
r
e o tempo de recombinac~ao radiativa e 
nr
e o tempo de recombinac~ao
n~ao radiativa.
O tempo de recombinac~ao em pocos qua^nticos de GaAs e da ordem de centenas
de pico-segundos. O tempo de recombinac~ao do exciton obtidos em nossas amostras
e  350 ps, o qual concorda com os dados encontrados na literatura.
A intensidade de luminesce^ncia e proporcional a taxa de transic~ao optica W.
W =
X
~
k
j < f jpji > j
2
f
e
(k)f
h
(k) (E
f
  E
i
) (3.2)
Onde < f j e j i >, s~ao os estados nais e iniciais respectivamente, f
e
(k) e f
h
(k)
s~ao as func~oes de distribuc~ao de Fermi para eletrons e buracos respectivamente.
3.2 Fotoluminesce^ncia de excitac~ao
Na tecnica de PL xamos a energia de excitac~ao (laser) e fazemos a varredura em
energia de detec~ao da luminesce^ncia. A tecnica de fotoluminesce^ncia de excitac~ao
consiste na medida de intensidade da fotoluminesce^ncia como func~ao da energia de
excitac~ao xando a energia de detec~ao. Este tipo de medida nos fornece informac~ao
sobre a absorc~ao optica dos estados excitados, isto e, a respeito da estrutura e pro-
priedades electro^nicas tanto dos estados fundamentais como dos estados excitados do
sistema.
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No caso da PL, temos informac~ao somente dos estados fundamentais dos porta-
dores fotoexcitados.
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Mirror Mirror
Beam-spliter
Detector
Electrometer
Spectrometer
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Photomultiplier
Cold finger
Cryostat
Multimeter
Linear
polarizator
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Figura 3.1: Montagem experimental da tecnica de fotoluminesce^ncia e foto luminesce^ncia
de excitac~ao utilizada neste trabalho.
A gura 3.1 apresenta o arranjo experimental para as medidas de PL e PLE.
Consiste de um laser de Ar (Spectra-physics, modelo 4080) que bombeia um laser
contnuo de Tita^nio-Sara (Spectra-physics, modelo 3900S), que opera na faixa de
7000 a 10000

A. A luz do laser e dividido por um "spliter" em dois feixes; uma
linha vai para um detetor, que serve como refere^ncia, e o outro feixe passa pelo
rodador de polarizac~ao linear acromatico (Oriel) e e polarizado circularmente apos
passar pelo romboedro de Fresnel acromatico (Oriel), isto e, retardador de 1/4 de
onda. A luz polarizada e incidida sobre a amostra atraves de espelhos (a^ngulo de
incide^ncia baixa para n~ao distorcer a polarizac~ao circular) e uma lente convergente.
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Antes do espectro^metro a luz emitida pela amostra passa pelo outro romboedro e um
polarizador linear de modo a selecionar uma das componentes de polarizac~ao circular
da luminesce^ncia. As intensidades I
+
e I
 
s~ao normalizadas pela intensidade do laser
para corrigir a variac~ao da intensidade do laser com o comprimento de onda . Outros
elementos utilizados na medida de PLE est~ao ilustrados na gura.
3.3 Fotoluminesce^ncia resolvida no tempo
A tecnica de PL resolvida no tempo nos permite estudar a evoluc~ao temporal da
luminesce^ncia. O metodo utilizado e a gerac~ao de soma de freque^ncia de feixes de
luz em um cristal n~ao linear conhecida como up-conversion. Devido a disponibili-
dade de excelentes fotomultiplicadores nas regi~oes espectrais do azul e ultra-violeta,
e seu baixo custo comparada com outras tecnicas, a tecnica up-conversion e uma das
mais utilizadas para espectroscopia de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo para
luminesce^ncia na regi~ao vis

ivel e infra-vermelho proximo.
A ideia de como a resoluc~ao temporal pode ser obtida pela tecnica up-conversion
[80]
e ilustrada na gura 3.2. A energia dos fotons (na regi~ao infravermelho-IR) da lumi-
nesce^ncia (PL) h
IR
, excitados por um pulso de laser ultrarapido e a energia deste
laser de bombeio (P-pump) h
P
s~ao focalizados sobre um cristal n~ao linear (LiIO
3
),
que esta orientado em um a^ngulo apropriado com respeito aos feixes PL e P. Fotons
com freque^ncias igual a soma ou diferenca de PL e P s~ao gerados somente durante o
tempo em que ambos os sinais est~ao presentes no cristal n~ao linear. Assim, a mistu-
ra de freque^ncia atua como uma janela de resoluc~ao temporal comparavel a largura
temporal do laser. O tempo da evoluc~ao da luminesce^ncia e obtido ao variar o retar-
do do laser no cristal n~ao linear (g. 3.2(b)). O referencial do tempo de retardo e
GPO-DFESCM-IFGW-UNICAMP J. Urdanivia
Captulo 3. Descric~ao dos metodos experimentais 27
quando o pulso de bombeio coincide com o pulso de excitac~ao proveniente da amostra
(espalhada pela amostra).
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θ
Phasematching
ω
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ω
P
S
IR
Excitation  pulse
Luminescence
Delayed pulse
laser
t
t0
0
τDelay
(b)
Luminescence  Up-conversion
Figura 3.2: (a) Diagrama ilustrativo da convers~ao da luminesce^ncia pelo cristal n~ao linear
quando dois feixes incidentes se encontram no cristal. (b) Ilustrac~ao da evoluc~ao temporal
da luminesce^ncia e do pulso do laser. O sinal convertido e observado quando o pulso do laser
coincide com a luminesce^ncia (regi~ao sombreada). O pulso indicado pela linha pontilhada
e o pulso espalhado pela amostra(excitac~ao).
A gura 3.3 mostra o esquema de montagem das nossas medidas de luminesce^ncia
resolvida no tempo. Consiste de um laser de Ar, que bombeia um laser de Tita^nio-
Sara (Ti:Al
2
O
3
)(Spectra-physics, modelo Tsunami) do qual sai um laser pulsado na
regi~ao de 7000 a 10000

A. A largura temporal do laser e de 3.5 ps com uma freque^ncia
de repetic~ao de 75 MHz. Esee feixe e dividido em dois por um beam splitter (BS); um
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deles vai para um auto-correlador para poder controlar o pulso do laser mediante um
osciloscopio.
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Figura 3.3: Arranjo experimental para as medidas fotoluminesce^ncia resolvida no tempo.
A outra linha do laser e levada por meio de espelhos ate um beam-splitter polar-
izado, de onde saem duas linhas com polarizac~oes lineares perpendiculares, um feixe
passa por um retroreetor, que e o feixe de bombeio, e e levado por espelhos ate o
cristal n~ao-linear de LiIO
3
(5 mm). O outro feixe passa por uma placa de retardador
de
1
4
de onda (=4) (Newport, centrado em 8000

A) que esta orientado 45 graus com
respeito ao eixo vertical, de forma tal a produzir uma polarizac~ao circular direita
(
+
) do feixe incidente sobre a amostra. Este feixe excita a amostra, que esta lo-
calizada num cryostato de dedo frio, cuja temperatura pode ser variada de 7 a 300
K. Utilizamos um criostato tipo dedo frio por causa da medida com luz polarizada
circularmente. A janela optica, nesses criostatos, mantem-se a temperatura ambiente
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e livre da tens~ao a qual n~ao distorce a polarizac~ao da luz. A luminesce^ncia da amostra
e coletada por uma lente e focalizada no cristal n~ao linear, e antes do cristal passa por
um retardador de =4. O retardador mais o cristal servem como seletor da polarizac~ao
circular (
+
ou 
 
) que queremos detetar. O sinal so e convertido no cristal para
uma determinada polarizac~ao linear. A outra componente perpendicular e ignorada.
Os dois feixes que chegam no cristal s~ao somados (up-conversion) e esta resultante e
analisada por um espectro^metro simples de 0.5 m (Spex) e uma fotomultiplicadora
sensvel a luz visvel e ultravioleta. A leitura do sinal da fotomultiplicadora e feita
com um contador de fotons que esta interfaceado a um microcomputador.
As medidas de PL resolvida no tempo nos d~ao quase diretamente os tempos de
recombinac~ao e de relaxac~ao de spin dos portadores de carga. A seguir damos as
relac~oes matematicas que nos permitem, a partir dos dados experimentais, obter
tempos caractersticos. Um modelo simples esquematizado na gura 3.4 nos ajuda
a deduzir estas relac~oes, que s~ao conhecidas como equac~oes de taxa e governam a
variac~ao das populac~oes de dois estados de spin de portadores de carga ou excitons
com spin-up (N
+
) e com spin-down (N
 
).
O esquema mostra a densidade, por exemplo, de excitons fotocriados N
+
depois
de um pulso  de excitac~ao em t = 0; esta populac~ao e diminuida pela probabilidade
1/
R
de recombinac~ao e pela probabilidade 1/
s
de relaxac~ao de spin, e aumentada
pela probabilidade 1/
s
de relaxac~ao de spin da populac~ao N
 
. Estas variac~oes para
os dois tipos de populac~oes s~ao formuladas matematicamente por:
dN
+
dt
=  
N
+

R
 
N
+
2
s
+
N
 
2
s
(3.3)
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Figura 3.4: Figura esquematica da variac~ao da densidade de spin fotocriados depois de um
pulso de laser.
dN
 
dt
=  
N
 

R
 
N
 
2
s
+
N
+
2
s
(3.4)
Onde 
R
e o tempo de recombinac~ao dos portadores e 
s
e o tempo de relaxac~ao
de spin. Aqui, estamos seguindo a mesma nomenclatura utilizada por Sham
[66]
. A
soma das equac~oes (3.2) e (3.3) da o decaimento total da populac~ao de portadores:
d(N
+
+N
 
)
dt
=  
(N
+
+N
 
)

R
; (3.5)
que tem por soluc~ao uma simples func~ao de decaimento exponencial:
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N
T
 N
+
(t) +N
 
(t) = N
0
t
e
 t=
R
; (3.6)
Onde N
T
e a populac~ao total de portadores e N
0
t
e o valor inicial desta populac~ao.
A taxa da diferenca das populac~oes das duas componentes de spin e:
d(N
+
 N
 
)
dt
=  
(N
+
 N
 
)

R
 
(N
+
 N
 
)

s
: (3.7)
Cuja soluc~ao e novamente uma func~ao exponencial:
N
+
(t) N
 
(t) = (N
0
+
 N
0
 
) e
 t=
R
e
 t=
s
; (3.8)
Onde N
0
+
e N
0
 
s~ao as populac~oes iniciais de spin-up e spin-down respectivamente.
O grau de polarizac~ao de spin, (denido no captulo anterior) em func~ao do tempo
(P
s
(t)) e obtido ao dividir a equac~ao (3.8) pela equac~ao (3.6).
P
s
(t) 
N
+
(t) N
 
(t)
N
+
(t) +N
 
(t)
=
N
0
+
 N
0
 
N
0
+
+N
0
 
e
 t=
s
: (3.9)
Vemos ent~ao, que o grau de polarizac~ao decae como uma simples func~ao mono-
exponencial com um tempo caracterstico 
s
.
As equac~oes 3.6 e 3.9 foram utilizadas para comparar com os dados experimentais
de PL resolvida no tempo. Sejam I
+
e I
 
as intensidades de PL em um determinado
tempo obtidas na congurac~ao da luz polarizada circularmente a direita (
+
) e a
esquerda (
 
), respectivamente. Neste caso:
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N
T
/ I
+
+ I
 
; (3.10)
e
P =
I
+
  I
 
I
+
+ I
 
(3.11)
Nos ajustes da curva exponencial de N
T
e P obtemos os tempos 
R
e 
s
.
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Polarizac~ao de spin em pocos
qua^nticos
4.1 Introduc~ao
Apresentamos neste captulo um estudo experimental sistematico da inue^ncia do
gas de eletrons na relaxac~ao do spin do buraco. Medidas de fotoluminesce^ncia (PL),
fotoluminesce^ncia de excitac~ao (PLE) no regime contnuo (CW), e resolvida no tempo
(tecnica up-conversion) foram realizadas com luz circularmente polarizada.
As medidas foram realizadas a uma temperatura de T= 7 K. O feixe de excitac~ao
foi polarizado com a congurac~ao 
+
e a PL foi analisada nas duas polarizac~oes 
+
e 
 
. Lembrando que o grau de polarizac~ao e denido como P=
I
+
 I
 
I
+
+I
 
, onde I
+
e I
 
s~ao as intensidades de luminesce^ncia medidas usando uma excitac~ao com polarizac~ao

+
, e detectada com 
+
e 
 
, respectivamente.
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4.2 PL e PLE no regime contnuo
Nesta sec~ao apresentamos os resultados das medidas de fotoluminesce^ncia (PL), fo-
toluminesce^ncia de excitac~ao (PLE) e de polarizac~ao (P
CW
) realizadas no regime
contnuo (CW).
A gura 4.1 mostra os espectros de PL (linha preta), PLE (linha vermelha) indica-
dos com 
+
(linha continua) e 
 
(linha pontilhada) que correspondem as intensidades
I
+
e I
 
respectivamente, e o grau de polarizac~ao (linha azul) em func~ao da energia
de excitac~ao, da amostra n~ao dopada. A medida de PLE foi detectada na posic~ao do
pico da PL (1.6184 eV). A linha de emiss~ao do espectro de PL e atribuda ao exciton
correspondente aos estados fundamentais E1 do eletron na banda de conduc~ao (BC)
e do HH1 do buraco pesado na banda de vale^ncia (BV). No espectro de PLE, os picos
bem denidos, s~ao atribudas as transic~oes excito^nicas E1-HH1 e E1-LH1, onde LH1
e referente ao buraco leve. A separac~ao entre eles e de 25 meV. A largura de linha
da emiss~ao excito^nica e 3.5 meV igual a energia de "Stokes-shift", a qual e denida
como sendo a diferenca de energia entre os picos de absorc~ao (PLE) e de PL corre-
spondente ao exciton E1-HH1. A diferenca de energia do pico entre PLE e PL esta
relacionada com a qualidade da amostra, principalmente, da interface. A rugosidade
das interfaces, tanto micro como macro-rugosidades, formam calda no perf

il da den-
sidade de estados na regi~ao de menor energia. S~ao estados considerados localizados.
Em fotoluminesce^ncia a recombinac~ao ocorre para os portadores fotocriados localiza-
dos nos estados de menor energia, os quais correspondem aos excitons localizados.
Na absorc~ao (PLE) o pico ocorre para excitons livres, pois a densidade de estados
deve ser maior do que a dos excitons localizados. Portanto, o "Stokes-shift" da uma
diferenca de energia e uma estimativa da energia de localizac~ao.
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Os estados contnuos do exciton correspondente ao buraco pesado tambem s~ao
observados. A diferenca entre a posic~ao do pico do estado fundamental do exciton e
da banda do contnuo no espectro de PLE e  11 meV.

E possivel observar tambem
os estados contnuos do exciton LH. Os espectros de emiss~ao das duas congurac~oes
de polarizac~ao 
+
e 
 
, n~ao apresentam praticamente nenhuma diferenca. Conse-
quentemente, esta amostra n~ao apresenta grau de polarizac~ao signicativo no regime
contnuo, como mostrado na gura 4.1 (curva azul).
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Figura 4.1: Espectros de PL (preto), PLE (vermelho) e grau de polarizac~ao (azul) da
amostra n~ao dopada. A curva vermelha contnua corresponde ao espectro de PLE obtida a
polarizac~ao 
+
e a pontilhada a polarizac~ao 
 
.
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A gura seguinte 4.2 mostra os espectros de PL (linha preta), PLE (linhas ver-
melhas) e grau de polarizac~ao (linha azul) no regime CW, da amostra com menor
dopagem, n
2D
=0.2510
11
cm
 2
. Neste caso, tanto a largura de linha da PL quanto o
"Stokes-shift" aumentaram um pouco devido a presenca do gas de eletrons. Pode-se
notar claramente nos espectros da PLE, a diferenca entre as duas componentes de
polarizac~ao 
+
(linha vermelha contnua) e 
 
(linha vermelha pontilhada).
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Figura 4.2: Espectros de PL (preto), PLE (vermelho) e grau de polarizac~ao (azul) da
amostra com n
2D
=0.2510
11
cm
 2
.
Observa-se tambem, nesta amostra, os picos bem denidos, como na amostra
n~ao dopada, devido as transic~oes excito^nicas correspondentes ao E1-HH1 e E1-LH.
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Porem, os estados contnuos do exciton E1-HH1 no espectro da PLE ja n~ao s~ao bem
resolvidos. Isto indica que o gas de eletrons, embora de baixa densidade, tem um
efeito n~ao desprezvel sobre os estados eletro^nicos da heteroestrutura. Por outro lado,
esta amostra apresenta um alto grau de polarizac~ao, 45 % para a posic~ao do pico
E1-HH1.
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Figura 4.3: Espectros de PL (preto),PLE (vermelho) e grau de polarizac~ao (azul) da
amostra com n
2D
=0.510
11
cm
 2
.
O perl do grau da polarizac~ao depende fortemente da energia de excitac~ao. O
maximo valor da polarizac~ao ocorre quando a energia de excitac~ao esta em ressona^ncia
com a posic~ao de absorc~ao do exciton E1-HH1, e esta na faixa de 45%, este valor vai
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decrescendo com aumento da energia de excitac~ao, chegando a um valor mnimo na
regi~ao do pico excito^nico LH, onde e zero. Este mnimo grau de polarizac~ao e atribudo
a alta densidade de estados na banda de buraco leve em torno do centro da zona de
Brillouin. Para energias maiores que o pico LH, o grau de polarizac~ao aumenta ate
12%, para logo diminuir vagarosamente ate zero.
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Figura 4.4: Espectros de PL (preto),PLE (vermelho) e grau de polarizac~ao (azul) da
amostra com n
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= 110
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.
Desde que o spin total do gas de eletrons e basicamente n~ao polarizado, para
baixas pote^ncias de excitac~ao, o grau de polarizac~ao mostrado na g.4.2, e atribuido
a polarizac~ao de spin dos buracos
[61]
. Porem, devido a baixa concentrac~ao de eletrons
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intrnsecos e possvel que tenha alguma contribuic~ao excito^nica tambem. Este resul-
tado sera discutido mais adiante.
As guras 4.3, 4.4 e 4.5 mostram os espectros de PL, PLE e grau de polarizac~ao
das outras 3 amostras com densidades intrnsecas de eletrons n
2D
= 0.5, 1 e 210
11
cm
 2
, respectivamente.
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Conforme aumenta a dopagem a largura de linha da PL e o "Stokes-shift" v~ao
aumentando. A forma de linha dos espectros de PLE vai tambem mudando com
o aumento de n
2D
. Os espectros de PLE obtidos a congurac~ao 
+
apresentam
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ainda picos, porem mais largos para amostras mais dopadas. Na congurac~ao 
 
,
a transic~ao correspondente a EE1-HH1 apresenta pico somente na amostra n
2D
=
0.510
11
cm
 2
e nas outras amostras um plato^. A transic~ao E1-LH1, apresenta pico
em todas as amostras. O desaparecimento do pico referente a transic~ao E1-HH1
na congurac~ao 
 
nas duas amostras mais dopadas mostram a inibic~ao do efeito
excito^nico devido a presenca do gas. Esta informac~ao e importante na interpretac~ao
dos resultados de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo.
O perl do grau de polarizac~ao em func~ao da energia de excitac~ao basicamente n~ao
muda com a amostra. Observaremos, no entanto, o aumento no grau de polarizac~ao
com a densidade de eletrons n
2D
, chegando ate 80% para a amostra mais dopada para
a energia de excitac~ao em condic~ao de ressona^ncia com o pico de absorc~ao (PLE).
A gura 4.6 mostra os pers de grau de polarizac~ao de todas as amostras com
diferentes concentrac~oes de eletrons. Vamos analisar a regi~ao proxima a ressona^ncia
com a transic~ao E1-HH1. O grau de polarizac~ao aumenta com a densidade de eletrons
intrnsecos e se estabiliza para n
2D
 110
11
cm
 2
.
Para interpretar esses dados vamos analisar primeiro a origem da polarizac~ao de
spin. Para amostras mais dopadas (1 e 210
11
cm
 2
) a polarizac~ao de spin e dos bu-
racos, pois a densidade de eletrons intrnsecos e bem maior do que as densidades dos
portadores fotoexcitados (estimamos que e < 10
10
cm
 2
para a pote^ncia de excitac~ao
utilizada). Alem disso, a contribuic~ao excito^nica nestas amostras deve ser desprezvel.
Para amostras menos dopadas (0.25 e 0.510
11
cm
 2
) vimos que ainda apresentam
emiss~ao devido a excitons. Portanto, nessas amostras e possivel que tenhamos con-
tribuic~ao tanto de polarizac~ao de spin de buracos como tambem de excitons. Para
termos mais informac~oes sobre isso e necessario conhecermos os tempos de relaxac~ao
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de spin dessas amostras. Voltaremos a discutir esses resultados na proxima sec~ao
junto com os dados do tempo de relaxac~ao de spin.
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Figura 4.6: Evoluc~ao do grau da polarizac~ao para as diferentes concentrac~oes de eletron
intrnseco.
O espectro de Polarizac~ao CW apresenta um tpico perl, caracterstico de pocos
qua^nticos tipo-n
[61; 72; 77]
, onde o grau de polarizac~ao decresce com a energia de
excitac~ao e um mnimo e observado ao redor da transic~ao excito^nica correspondente
ao buraco leve (LH) isto e devido a alta densidade de estados
[81]
que se tem nessa
regi~ao de energia, isto e, onde ocorre a maior mistura de estados de spin da banda de
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vale^ncia.
4.2.1 Depe^ndencia com a pote^ncia de excitac~ao
Nesta sec~ao, apresentamos a inue^ncia da pote^ncia de excitac~ao nas medidas de
grau de polarizac~ao. Na amostra n~ao dopada, n~ao observamos nenhuma diferenca
no grau de polarizac~ao, a polarizac~ao se mantem praticamente zero para as dife-
rentes pote^ncias de excitac~ao. Este resultado indica que o aumento de portadores
fotocriados n~ao inibe os mecanismos rapidos de relaxac~ao do spin do exciton. Ja no
caso das amostras dopadas, observamos que existe uma forte depende^ncia do grau de
polarizac~ao com a pote^ncia de excitac~ao.
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As guras 4.7 e 4.8 mostram os pers do grau de polarizac~ao como func~ao da
pote^ncia de excitac~ao de todas as amostras dopadas. As medidas foram realizadas a
uma temperatura de 7 K e a pote^ncia foi variada na faixa de 0.5 a 25 mW. Todas
as amostras apresentam o mesmo comportamento, diminuic~ao drastica do grau de
polarizac~ao quando aumenta a pote^ncia de excitac~ao. Esta queda na polarizac~ao
e atribuda ao aumento na taxa de relaxac~ao de spin dos portadores de carga. A
medida que se injeta mais portadores favorece os mecanismos de relac~ao de spin que
est~ao relacionados com a interac~ao portador-portador, isto e: eletron-eletron, eletron-
buraco ou buraco-buraco. Estes efeitos ser~ao discutidos mais adiante.
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Os pers do grau de polarizac~ao da gura 4.7 apresentam uma estrutura na re-
gi~ao de 1.63 eV quando aumentamos a pote^ncia de excitac~ao. Estas estruturas so
aparecem nas duas amostras menos dopadas. Ate o momento n~ao sabemos a origem
da estrutura.
4.2.2 Depende^ncia com a temperatura
Da mesma forma que a pote^ncia de excitac~ao, a temperatura tambem tem uma forte
inue^ncia no grau de polarizac~ao das amostras dopadas. O grau de polarizac~ao sofre
tambem uma diminuic~ao pronunciada com o aumento da temperatura.
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As guras 4.9 e 4.10 mostram os pers do grau de polarizac~ao de todas as amostras,
para uma pote^ncia de excitac~ao xa de 0.5 mW e para diferentes temperaturas que
v~ao de 7 a 30 K. Em todas as amostras o grau de polarizac~ao tende a zero quando
a temperatura atinge  30 K. Podemos notar que a temperatura acelera a taxa de
relaxac~ao de spin. O aumento da temperatura favorece o espalhamento de portadores
com fo^nons, no caso, acusticos. Se a polarizac~ao de spin e devida ao buraco, ent~ao
a interac~ao com os fo^nons aumenta a taxa de relaxac~ao de spin por causa da forte
mistura da banda de vale^ncia. A amostra n~ao dopada n~ao apresenta tambem nenhuma
mudanca no grau de polarizac~ao com a temperatura, ele se mantem em zero.
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Os dados de grau de polarizac~ao das amostras dopadas em func~ao da pote^ncia
de excitac~ao e da temperatura te^m os mesmos comportamentos. Aqui surge uma
duvida se o aumento da pote^ncia de excitac~ao n~ao esta provocando o aumento da
temperatura localmente na amostra onde o feixe e incidido. A nossa estimativa e que
para a maxima pote^ncia utilizada de 15 mW, considerando um dia^metro do feixe 300
m, a variac~ao na temperatura e no maximo 2 K. Para esta estimativa utilizamos
a constante de conduc~ao de calor
[82]
de GaAs de 0,458 W=
o
K cm, e espessura da
amostra de 400 m.
Esta estimativa indica que o aumento da pote^ncia de excitac~ao utilizada neste
trabalho n~ao provoca um aquecimento signicativo. Portanto o efeito termico, neste
caso, e desprezvel.
4.3 PL resolvido no tempo
Nesta sec~ao apresentamos os resultados das medidas de fotoluminesce^ncia resolvida
no tempo (TPRL). As medidas foram realizadas numa faixa de temperatura de 7 a
30 K. As intensidades medias de excitac~ao foram variadas de 0.5 a 45 mW, em con-
dic~ao quase-ressonante. Os resultados destas medidas complementam e nos ajudam
a entender os dados obtidos no regime contnuo. O "inset" da gura 4.11 mostra os
espectros de PL e PLE da amostra n~ao dopada, onde esta indicada com uma seta
azul a energia na qual estamos excitando, sendo que a detec~ao e feita no pico da
PL. A gura principal mostra os espectros de fotoluminesce^ncia em func~ao do tempo.
Neste caso, trata-se dos resultados da amostra n~ao dopada, na qual, ao contrario dos
espectros medidos no regime contnuo (g. 4.1), nos podemos observar a diferenca
das intensidades das duas componentes 
+
e 
 
da PL. A componente paralela 
+
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sobe rapidamente enquanto que a outra componente (
 
) sobe lentamente.
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Figura 4.11: Espectro das duas congurac~oes de polarizac~ao da PL resolvida no tempo
da amostra n~ao dopada. Inset: PL e PLE desta mesma amostra indicando a energia de
excitac~ao (1.626 eV) e de detec~ao (1.6184 eV).
A gura 4.12 mostra o grau de polarizac~ao obtida a partir da Fig. 4.11. Ajustando
os dados experimentais com uma curva de decaimento mono-exponencial, pode-se
tirar diretamente o tempo de relaxac~ao de spin (
s
)(Eq.3.9). Neste caso, por tratar-se
da amostra n~ao dopada, nos da a relaxac~ao de spin do exciton. O valor de 
s
obtido
e 50 ps, que e um tempo tpico de relaxac~ao de spin do exciton
[36; 45]
. No "inset" e
mostrado a intensidade total da PL, de onde obtemos o tempo de recombinac~ao (
R
)
de 350 ps. Como se pode notar, o valor de 
s
e menor que 
R
, raz~ao pela qual se
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explica a ause^ncia de polarizac~ao no regime contnuo para esta amostra.
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Figura 4.12: Grau de polarizac~ao resolvida no tempo da amostra n~ao dopada, que tem um
tempo de recombinac~ao de spin de 50 ps. Inset: Intensidade total da PL com 
R
= 350 ps.
As amostras dopadas mostram o decaimento tpico similar de PL resolvida no
tempo. A gura 4.13(a) mostra os dados correspondentes a amostra com dopagem de
n
2D
=0.2510
11
cm
 2
, obtidos a uma temperatura de 7 K. A energia do laser e igual
a 1.626 eV, com uma pote^ncia de excitac~ao de 0.5 mW. A componente paralela (
+
),
continua a subir mais rapidamente que a outra (
 
), dando uma diferenca grande
entre intensidades que se mantem ate os primeiros 300 ps. O tempo de recombinac~ao
desta amostra e de 240 ps. A gura 4.13(b) mostra o grau de polarizac~ao desta
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amostra, de onde tiramos o tempo de relaxac~ao de spin que esta na faixa de 170 ps.
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Figura 4.13: Espectro das duas congurac~oes de polarizac~ao da PL resolvida no tempo da
amostra dopada com n
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=0.2510
11
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.
Os espectros do resto das amostras dopadas apresentam a mesma caracterstica
mostrada na gura 4.13, o que varia e o tempo de recombinac~ao e de relaxac~ao de
spin. A gura 4.14 mostra os espectros de PL da amostra dopada com n
2D
=210
11
cm
 2
, realizada a 7 K e 0.5 mW de pote^ncia de excitac~ao. Temos para esta amostra
um tempo 
R
de 200 ps e 
s
de 210 ps. Notamos que ha um incremento sistematico
no tempo de relaxac~ao de spin, quando a concentrac~ao 2DEG aumenta.
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Figura 4.14: Espectro das duas congurac~oes de polarizac~ao da PL resolvida no tempo da
amostra dopada com n
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A gura 4.15(a) resume os tempos de recombinac~ao (tria^ngulos inversos azuis) e de
relaxac~ao de spin (crculos pretos) de todas as amostras em func~ao da concentrac~ao
de eletrons (n
2D
). Pode-se observar uma diminuic~ao no tempo de recombinac~ao,
enquanto que o tempo de relaxac~ao de spin aumenta quando n
2D
aumenta. Este re-
sultado acompanha (reforca) o resultado obtido no regime contnuo no qual tinhamos
encontrado que a P
CW
aumenta com n
2D
. O grau de polarizac~ao CW pode tambem
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ser extrado dos dados de TRPL usando a relac~ao seguinte:
P
CW
P
(t=0)
=
t
s
t
s
+t
R
. A gura
4.15(b) mostra este valor (tria^ngulos vermelhos) e tambem a medida P
CW
(quadrados
pretos cheios) para comparac~ao. Ambos apresentam comportamento similar, porem,
os valores da polarizac~ao s ao diferentes devido as diferentes condic~oes experimentais
utilizadas em cada tecnica.
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
50
100
150
200
250
300
350
 
 
S
p
in
-
re
la
x
a
tio
n
 
tim
e
 
(p
s
)
n2D (x1011 cm-2)
50
100
150
200
250
300
350
 R
e
c
o
m
b
in
a
tio
n
 tim
e
 (ps)
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
 
 
C
W
-
P
o
la
ri
z
a
tio
n
n2D (x1011 cm-2)
Figura 4.15: Depende^ncia na concentrac~ao de eletrons do tempo de relaxac~ao de spin e do
grau de polarizac~ao P
CW
.
Da mesma forma que no modo contnuo, a depende^ncia da intensidade de excitac~ao
do grau de polarizac~ao no regime resolvido no tempo, e tambem muito forte. Isto se
reete na diminuic~ao no tempo de relaxac~ao de spin (
s
), que vai de 120 ps, com uma
pote^ncia de excitac~ao de 1 mW, ate 21 ps, quando a pote^ncia e de 10 mW, como e
mostrado na gura 4.16, onde o espectro medido corresponde a amostra dopada com
n
2D
= 210
11
cm
 2
. Este resultado explica o decrescimento de P
CW
com a intensidade
de excitac~ao, que nos tinhamos observado para todas as amostras dopadas.
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Figura 4.16: Polarizac~ao resolvida no tempo da amostra com n
2D
=210
11
cm
 2
para duas
pote^ncias de excitac~ao.
Na gura 4.17 apresentamos os tempos de recombinac~ao (tria^ngulos vermelhos) e
de relaxac~ao de spin (crculos pretos) em func~ao da pote^ncia de excitac~ao da amostra
mais dopada (n
2D
= 210
11
cm
 2
). 
s
cai praticamente uma ordem de grandeza.

E bom salientar que por limitac~oes da tecnica empregada (up-conversion) n~ao foi
possvel detectar a PL para pote^ncias de excitac~ao menores que 0.5 mW. Por esta
raz~ao, nos n~ao observamos uma saturac~ao no tempo 
s
para baixas pote^ncias de
excitac~ao. Observamos tambem um leve aumento no tempo 
R
com a pote^ncia de
excitac~ao. Este aumento pode estar relacionado com o aumento da taxa de interac~ao
portador-portador.
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Figura 4.17: Polarizac~ao resolvida no tempo da amostra com n
2D
=210
11
cm
 2
em func~ao
da pote^ncia de excitac~ao.
4.4 Resultados e discuss~oes
Os principais resultados obtidos a partir dos dados experimentais s~ao descritos a
seguir:
1. Ause^ncia de polarizac~ao na amostra n~ao dopada no regime contnuo. Isso se
deve a rapida relaxac~ao de spin dos excitons, cujo tempo 
s
e da ordem de 50
ps, o qual e inferior ao tempo 
R
que e da ordem de 350 ps. Este tempo curto
de relaxac~ao de spin e atribuido a interac~ao de troca
[45]
que e o mecanismo
dominante de relaxac~ao de spin de excitons em pocos qua^nticos.
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2. P
CW
diferente de zero para baixa concentrac~ao intrnseca de eletrons no poco
(n
2D
=0.2510
11
cm
 2
). Para fotoexcitac~ao na condic~ao de ressona^ncia P
CW
e
da ordem de 40%. A hipotese seguinte pode explicar este resultado:
 Enfraquecimento da interac~ao de troca do exciton na presenca do gas de
eletrons intrnsecos no poco.
Para a melhor compreens~ao da origem destes resultados e necessario um estudo
mais detalhado.
3. Tanto 
s
como P
CW
crescem com o aumento da densidade intrnseca de eletrons
no poco e tendem a se estabilizar para a concentrac~ao acima de 110
11
cm
 2
.
Partindo da hipotese de que a emiss~ao ainda e dominada pelo exciton em
amostras com baixa concentrac~ao de gas de eletrons, o efeito excito^nico e gra-
dualmente blindado pelo gas de eletrons, diminuindo a taxa de relaxac~ao de
spin. Para amostras com alta concentrac~ao de eletrons o tempo de relaxac~ao
de spin e devido ao buraco pesado. Esse tempo e relativamente alto, da or-
dem de 200 ps. Por causa do poco qua^ntico ser estreito, 50

A, nestas amostras
a mistura de banda de vale^ncia e relativamente baixa. Com isso, o mecanis-
mo de relaxac~ao de spin via BAP poderia dominar e ele deveria ser favorecido
com o aumento de n
2D
. Como as nossas amostras apresentam uma contribuc~ao
excito^nica se torna difcil de analisar a inue^ncia da interac~ao de troca eletron-
buraco. O resultado de calculo teorico apresentado por Maialle
[45]
mostra que
para um poco de 50

A de GaAs/AlGaAs a interac~ao do buraco com os fo^nons
acusticos ainda domina com relac~ao a BAP na relaxac~ao de spin dos buracos.
Porem, ja apresenta uma pequena contribuic~ao. Esta quest~ao, portanto, ca
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ainda aberta. Comparando esse tempo com os dados da literatura ele e bem
maior do que o valor obtido por Damen e colaboradores
[36]
,  4 ps, porem e
bem menor do que aquele obtido por Roussignol e colaboradores
[44]
,  1 ns.
Essa diferenca nos tempos pode estar relacionada com a diferenca nas condic~oes
experimentais utilizadas, como a pote^ncia de excitac~ao, largura do poco, etc.
4. Com o aumento da intensidade de excitac~ao tanto 
s
como P
CW
diminuem
em todas as amostras. Fortes candidatos para a diminuic~ao de 
s
e P
CW
s~ao as
interac~oes de troca buraco-buraco e eletron-buraco que favorecem a relaxac~ao de
spin do buraco e s~ao dependentes da populac~ao de buracos. Esses mecanismos
est~ao sendo calculados, porem ainda n~ao temos um resultado conclusivo.
Para concluir nos observamos a inibic~ao da relaxac~ao de spin de exciton em pocos
qua^nticos na presenca do gas de eletrons intrnsecos em amostras menos dopadas.
Nas amostras mais dopadas (tipo-n) o grau de polarizac~ao e dado pela polarizac~ao
dos buracos fotoexcitados. Devido a baixa concentrac~ao de eletrons intrnsecos n~ao
foi possvel estudar o mecanismo de relaxac~ao de spin via interac~ao de troca eletron-
buraco
[65]
. Consequentemente, nos esperaramos um decrescimo de P
CW
.

E necessario
portanto analisar amostras com maior concentrac~ao de eletrons para termos mais su-
porte experimental para chegar a qualquer conclus~ao sobre a inue^ncia desses efeitos.
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5.1 Espectro de energia da PL resolvida no tempo
Nesta sec~ao nos apresentamos os resultados das medidas experimentais dos espectros
de energia da PL resolvida no tempo das mesmas amostras discutidas nos captulos
anteriores. As medidas de PL resolvida no tempo foram realizadas usando a tecnica
up-conversion a uma temperatura de 7 K e fotoexcitados em condic~ao ressonante.
A gura 5.1 mostra o espectro tpico de fotoluminesce^ncia resolvido no tempo
polarizado (
+
-crculos pretos) e depolarizado (
 
-crculos vermelhos) da amostra
n~ao dopada. Nota-se claramente as diferentes posic~oes dos picos dos espectros (spin-
splitting) das duas congurac~oes, sendo que a congurac~ao 
+
esta na regi~ao de
mais alta energia, enquanto que a outra congurac~ao (
 
) esta na regi~ao de menor
energia. Estes espectros foram obtidos para um tempo de retardo de 20 ps, depois
da excitac~ao com uma energia de 1.626 eV, e a uma pote^ncia de 10 mW. A diferenca
de energia entre os picos e de  3.5 meV. Os espectros s~ao interrompidos para altas
energias, perto da linha do laser, por limitac~oes experimentais.

E tambem evidente
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nos espectros de PL, a grande diferenca de intensidades de luminesce^ncia entre ambas
congurac~oes (
+
e 
 
), que alem de nos indicar o alto grau de polarizac~ao que existe
nesses primeiros 20 ps, indica tambem uma grande diferenca entre as populac~oes
[83]
de excitons j +1 > e j  1 > respectivamente. As posic~oes dos picos comparadas com
a de PL obtida no regime contnuo ser~ao discutidos mais adiante.
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Figura 5.1: Espectro de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo polarizada (crculos pretos) e
depolarizada (crculos vermelhos) da amostra n~ao dopada. Com as condic~oes experimentais
especicadas na gura.
O Spin-splitting depende fortemente da pote^ncia de excitac~ao. Quando se aumenta
a pote^ncia de excitac~ao a diferenca entre os picos correspondentes a 
+
e 
 
aumenta
signicativamente. A gura 5.2 apresenta os espectros de fotoluminesce^ncia das duas
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congurac~oes de polarizac~ao da amostra n~ao dopada, para um tempo xo de 50 ps, e
duas pote^ncias de excitac~ao: 10 mW, graco a esquerda, e 30 mW, graco a direita.
Observamos um aumento do spin-splitting, que vai de 1.6 meV para 10 mW, ate 2.7
meV para 30 mW. Esta separac~ao e menor do que a da Fig. 5.1 por causa do tempo
de retardo ser maior. Esta depende^ncia com o tempo veremos mais adiante. Nesta
gura, pode-se notar tambem que a diferenca entre as intensidades (populac~oes) 
+
e 
 
da PL aumenta com a pote^ncia de excitac~ao, mantendo uma forte correlac~ao
com o Spin-splitting.
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Figura 5.2: Espectro de energia da amostra n~ao dopada para duas pote^ncias de excitac~ao.
A relac~ao que existe entre o spin-splitting e a diferenca de populac~oes entre os
excitons j +1 > e j  1 > pode ser observada na gura 5.3, onde apresentamos o
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spin-splitting (crculos pretos) e a diferenca das intensidades integradas (crculos ver-
melhos) em func~ao da pote^ncia de excitac~ao. Os valores gracados na g. 5.3 foram
obtidos excitando com uma energia de 1.6258 eV e detectando a emiss~ao da PL 50
ps depois do pulso de excitac~ao. As pote^ncias de excitac~ao foram: 10, 20 e 30 mW.
Observa-se claramente o aumento de ambas "grandezas" a medida que a intensidade
de excitac~ao aumenta. Fica evidente que existe uma correlac~ao direta entre o spin-
splitting e a diferenca de populac~oes de spin.
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Figura 5.3: Spin-splitting (crculos pretos) e diferenca de intensidades integradas (crculos
vermelhos) em func~ao da pote^ncia de excitac~ao da amostra n~ao dopada.
O spin-splitting tambem depende fortemente do tempo de retardo.

E observado
uma diminuic~ao do spin-splitting quando o tempo de retardo aumenta. A gura
5.4 apresenta os espectros de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo da amostra n~ao
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dopada, excitando com uma energia de 1.6262 eV, para uma pote^ncia de excitac~ao
xa em 10 mW, e dois tempos de retardo: 30 ps e 150 ps. Dando como resultado
uma diminuic~ao do spin-splitting, que vai de 2.7 meV para 30 ps ate 1 meV para 150
ps. Nota-se tambem que a diferenca entre as intensidades diminuiu com o aumento
do tempo de retardo. Isto acontece porque para maior tempo de retardo maior e a
probabilidade de relaxac~ao de spin. Assim, temos que para tempos cada vez maiores,
as populac~oes de spin diferente v~ao se igualando, alem do que, a densidade total de
portadores fotocriados tambem diminui.
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Figura 5.4: Espectro de energia da amostra n~ao dopada para dois tempos de retardo 30 e
150 ps e uma pote^ncia de excitac~ao xa de 10 mW.
A gura 5.5(a) mostra outra vez a correlac~ao que existe entre o spin-splitting
(crculos pretos) e a diferenca de populac~oes (crculos azuis) entre excitons j +1 > e
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j  1 >. A pote^ncia de excitac~ao e xada em 10 mW e os tempos de retardo v~ao de 20
a 400 ps. A gura 5.5(b) apresenta os valores de spin-splitting e o grau de polarizac~ao
que e a diferenca dividida pela soma das intensidades integradas.
A Fig. 5.5 mostra que o desdobramento de energia esta relacionado com o desbal-
anco das populac~oes de spin, tanto I
+
  I
 
como grau de polarizac~ao. As escalas do
eixo "y" foram ajustadas para facilitar a visualizac~ao do comportamento de "spin-
splitting", I
+
  I
 
e Polarizac~ao.
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Figura 5.5: (a)Spin-splitting (crculos pretos) e diferenca de intensidades integradas
(crculos azuis), (b)Spin-splitting (crculos pretos) e grau de polarizac~ao (crculos vermelhos)
em func~ao do tempo de retardo para a amostra n~ao dopada.
A gura 5.6 mostra as energias das posic~oes dos picos de PL resolvida no tem-
po em func~ao do tempo de retardo. A posic~ao do pico de PL no regime contnuo
(E
CW
=1.6180 eV) tambem esta ilustrada na gura. A energia de excitac~ao foi de
1.6258 eV e a pote^ncia xada em 10 mW. O pico da PL na polarizac~ao 
+
(E
+
)
esta acima de E
CW
, enquanto que o pico da outra componente de polarizac~ao 
 
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(E
 
) esta abaixo. A separac~ao E
+
  E
CW
e maior do que E
 
  E
CW
para tempos
curtos, e para tempos longos ambos picos tendem a E
CW
. E
+
e muito mais sensvel
a depopulac~ao entre os dois estados de spin do exciton. Esse mesmo comportamento
foi observado por Amand et al
[53]
.
0 100 200 300 400
1.6160
1.6168
1.6176
1.6184
1.6192
1.6200
1.6208
undoped
 σ 
+
 σ 
-
----- 1.6180 eV PL
P
exc
= 10 mW
 
 
Sp
ec
tra
l P
ea
k 
(e
V)
Time (ps)
Figura 5.6: Posic~ao dos picos de energia para as congurac~oes 
+
(tria^ngulos) e 
 
(crculos) em func~ao do tempo de retardo. A linha tracejada horizontal e a posic~ao do
pico da PL no modo CW, 1.6180 eV.
5.2 Spin-splitting em func~ao da concentrac~ao in-
trnseca de eletrons n
2D
.
As amostras dopadas tambem apresentam o desdobramento de energia dos picos das
duas congurac~oes de polarizac~ao 
+
e 
 
. Porem este spin-splitting e menor, se
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comparado com a amostra n~ao dopada, medida nas mesmas condic~oes experimentais,
e vai diminuindo conforme a concentrac~ao intrnseca de eletrons aumenta. As guras
5.7 e 5.8 apresentam os espectros de PL resolvida no tempo de todas as amostras
dopadas medidas nas mesmas condic~oes experimentais, isto e, 10 mW de pote^ncia de
excitac~ao e 20 ps de tempo de retardo, e excitando com energia em ressona^ncia com
a transic~ao HH1-E1.
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Figura 5.7: Espectro de energia das amostras dopadas com n
2D
= 0.2510
11
cm
 2
(a) e
0.510
11
cm
 2
(b).
A gura 5.7 mostra os espectros de PL resolvida no tempo das duas congurac~oes
de polarizac~ao da luz, correspondentes as amostras dopadas com n
2D
= 0.2510
11
cm
 2
, gura da esquerda, e 0.510
11
cm
 2
, gura da direita. Nos observamos um
spin-splitting de 2.4 meV para a primeira amostra (g. 5.7(a)) e 1.6 meV para a
GPO-DFESCM-IFGW-UNICAMP J. Urdanivia
Captulo 5. Spin-splitting em pocos qua^nticos tipo-n 64
segunda (g. 5.7(b)). Para as amostras com dopagem de n
2D
= 1 e 210
11
cm
 2
mostradas na gura 5.8, o spin-splitting tem um valor de 0.3 meV e zero respectiva-
mente. Na amostra n~ao dopada, nos tinhamos observado que existe uma correlac~ao
linear entre o spin-splitting e a diferenca de populac~oes. Esta correlac~ao n~ao e mais
mantida nas amostras mais dopadas. Nos observamos que existe uma grande diferenca
de populac~oes 
+
e 
 
, porem o spin-splitting e praticamente zero.
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Figura 5.8: Espectro de energia das amostras dopadas com n
2D
= 110
11
cm
 2
(a) e 2
10
11
cm
 2
(b).
A gura 5.9 resume os valores do spin-splitting em func~ao da concentrac~ao de
eletrons n
2D
. Nos apresentamos dados obtidos em diferentes condic~oes experimentais.
Os crculos s~ao para um tempo de retardo de 20 ps e 10 mW de pote^ncia de excitac~ao,
os quadrados s~ao para 20 ps e 30 mW e as cruzes s~ao para 50 ps e 10 mW. Em todos
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os casos nota-se uma queda drastica do spilitting quando a concentrac~ao aumenta.
Os dados mostram a tende^ncia de que para n
2D
acima de 110
11
cm
 2
o efeito de
desdobramento de energia e praticamente desprezvel.
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Figura 5.9: Spin-splitting em func~ao da concentrac~ao de eletrons.
A origem do spin-splitting, de acordo com os modelos existentes na literatura,
pode ser devida aos seguintes efeitos ja discutidos no captulo 2:
 Interac~ao exciton-exciton
[36; 53]
.
 Diferenca no potencial qumico das duas populac~oes de spin
[56]
.
No primeiro modelo, o desdobramento de spin de exciton ocorre devido a interac~ao
de troca entre os excitons no regime de alta populac~ao, o qual pode ser aplicado, no
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caso da amostra n~ao dopada. Em amostras dopadas, na presenca do gas de eletrons
intrnsecos, o efeito excito^nico e inibido e o tratamento da interac~ao exciton-exciton
se torna um pouco mais complexo. O calculo apresentado por Tejedor e outros
[78]
n~ao
inclui a correc~ao devida a presenca de gas de eletrons intrnsecos. Eles incluem o efeito
de blindagem (RPA) devido a populac~ao de portadores fotocriados e mostram que
para a populac~ao de portadores de carga apresentada nos dados experimentais
[54]
a correc~ao em energia devido ao efeito de blindagem e relativamente baixa. Com
relac~ao ao segundo modelo, o spin-splitting e uma conseque^ncia da diferenca nos
nveis de Fermi (quase-equilbrio) das duas populac~oes de eletrons fotocriados em
pocos qua^nticos na presenca do gas de buracos intrnsecos. Esta diferenca de energia
e observavel devido ao baixo valor de massa efetiva dos eletrons. Em nosso caso, essa
diferenca de energia deve ser muito pequena por causa da massa efetiva do buraco
pesado ser quase uma ordem de grandeza maior do que a do eletron.
Para interpretar, os nossos dados experimentais foi desenvolvido um modelo sim-
ples e calculado numericamente a energia de desdobramento por M. Maialle ja descrito
no captulo 2, baseado na diferenca de energia de ligac~ao dos excitons opticamente
ativos  1 quando as duas populac~oes s~ao diferentes. O ponto principal deste modelo
e o efeito de preenchimento de espaco de fase, o qual atua com diferente intensidade
na energia de ligac~ao dos excitons  1, devido ao princpio de exclus~ao de Pauli que
restringe o espaco de fase da formac~ao de excitons. O desdobramento de energia
e, portanto, previsto pelo modelo quando o exciton ainda domina a emiss~ao optica.
Qualitativamente, o comportamento com a intensidade de excitac~ao e a densidade
de eletrons intrnsecos esta de acordo com os nossos resultados experimentais para
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amostras menos dopadas. A energia de separac~ao entre os nveis discretos de exci-
tons j +1 > e j  1 > aumenta com a populac~ao, isto e, com o desequilibrio entre as
populac~oes. Quando aumenta a concentrac~ao de eletrons intrnsecos n
2D
esta sep-
arac~ao diminui, por causa do efeito de blindagem. Para as amostras mais dopadas
n~ao observamos o desdobramento de energia, pois o efeito excito^nico ja foi blindado
completamente. Alem disso, a diferenca de nvel de Fermi (quase-equilbrio) das duas
populac~oes de spin dos buracos e muito pequena e n~ao e resolvida nos nossos dados
devido ao fato da massa efetiva do buraco ser grande comparada com a do eletron.
Em termos quantitativos, o nosso modelo preve^ energia de separac~ao bem menor
que a experimental. O valor teorico e no maximo 1.5 meV (Fig. 2.4), para amostras
n~ao dopadas, enquanto que nos dados experimentais a separac~ao em energia entre
os dois estados de spin chegam a 3.5 meV (Fig. 5.9). No entanto, e surpreendente
a concorda^ncia qualitativa do nosso modelo simples, pois o sistema e aparentemente
complexo, envolvendo muitos partculas.
A presenca do efeito excito^nico nas amostras menos dopadas e observada tambem
nos outros dados experimentais discutidos no captulo 4. Portanto, isso reforca o
argumento da presenca de excitons nas amostras com n
2D
< 110
11
cm
 2
.
Em pocos qua^nticos, na presenca de um gas de eletrons de baixa concentrac~ao
tem sido observado recentemente a presenca do exciton carregado negativamente,
X
 
. Porem, a sua energia de ligac~ao e menor ou da ordem de 1 meV
[84]
, e portanto,
os nossos dados n~ao podem resolver a sua presenca, pois a largura de linha de PL e
 3.5 meV.
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5.3 Resumo dos resultados e discuss~oes
A seguir apresentamos o resumo dos principais resultados obtidos sobre o desdobra-
mento de spin.
1. Em condic~oes de alta intensidade de excitac~ao observamos separac~ao nos picos
de fotoluminesce^ncia resolvida no tempo para as duas componentes de polari-
zac~ao circular da luz em amostras com baixa densidade intrnseca de eletrons e
tambem para a amostra n~ao dopada.
2. A separac~ao em energia aumenta com o aumento da intensidade de excitac~ao,
porem diminui quando a diferenca na intensidade integrada entre as duas con-
gurac~oes de polarizac~ao circular da luz e reduzida.
3. A separac~ao em energia das amostras mais dopadas (n
2D
 110
11
cm
 2
) e
praticamente nula, mesmo havendo desequilbrio entre as populac~oes de dife-
rentes spin.
4. Um modelo simples baseado na variac~ao de energia de ligac~ao do exciton com a
concentrac~ao de portadores na amostra foi desenvolvido para interpretar nossos
dados experimentais. Se as populac~oes de excitons opticamente ativos, de spin
j +1 > e j  1 >, s~ao diferentes a energia de ligac~ao vai depender do efeito de
blindagem e de preenchimento do espaco de fase. A blindagem independe do
spin, portanto ira agir em ambos os tipos de excitons. No entanto, o preenchi-
mento de espaco de fase sera diferente para cada exciton, devido a diferenca na
populac~ao dos dois excitons. Com isso, suas energias de ligac~ao ser~ao diferentes
resultando em posic~oes diferentes do pico de fotoluminesce^ncia entre os excitons
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com spin j +1 > e j  1 >, explicando assim a separac~ao de energia dos picos.
A sua reduc~ao com o aumento da densidade do gas de eletrons intrnsecos e
explicado pelo efeito de blindagem, reduzindo a energia de separac~ao. Qua-
litativamente, o resultado preliminar do calculo de energia de separac~ao esta
de acordo com os dados experimentais. No entanto, falta um melhor acordo
quantitativo.
5. A presenca do efeito excito^nico nas amostras menos dopadas esta de acordo com
os resultados experimentais apresentados no captulo anterior.
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Conclus~oes
Nos apresentamos nesta tese um estudo experimental da dina^mica de spin de excitons
e de portadores de carga em pocos qua^nticos de GaAs/AlGaAs tipo-n em func~ao da
concentrac~ao de gas de eletron proveniente da dopagem intencional ( o qual chamamos
de eletrons intrinsecos para distinguir dos eletrons fotocriados).
As tecnicas experimentais utilizadas neste trabalho foram a fotoluminesce^ncia
(PL) e a fotoluminesce^ncia de excitac~ao com luz circularmente polarizada, nos mo-
dos contnuo e resolvido no tempo. Um conjunto de 5 amostras de multi-pocos
qua^nticos de GaAs/AlGaAs moduladamente dopados tipo-n com concentrac~oes de
gas de eletrons que v~ao de zero ate n
2D
= 210
11
cm
 2
, foram utilizadas.
Dois temas foram investigados:
 Relaxac~ao de spin de excitons e de buracos,
 Desdobramento de energia de spin (spin-splitting)
No primeiro caso, obtivemos resultados surprendentes como a n~ao observac~ao de
grau de polarizac~ao na amostra n~ao dopada nas medidas de PL no regime contnuo. A
explicac~ao sobre a origem dessa observac~ao veio apos a medida de fotoluminesce^ncia
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resolvida no tempo. A rapida relaxac~ao de spin do exciton que e da ordem de  50
ps, e muito rapida comparado com o tempo de recombinac~ao,  350 ps. Os tempos
obtidos nas medidas de PL resolvido no tempo est~ao de acordo com os resultados
encontrados na literatura
[36; 21]
. Este tempo curto de relaxac~ao de spin e atribudo a
interac~ao de troca
[45]
que e dominante no mecanismo de relaxac~ao de spin de excitons
em pocos qua^nticos.
Quando as amostras s~ao dopadas a polarizac~ao ja e observada no regime contnuo
e o grau de polarizac~ao (P
CW
) aumenta em func~ao do aumento da concentrac~ao de
gas de eletrons intrnsecos n
2D
. O valor de P
CW
na regi~ao de ressona^ncia da transic~ao
E1-HH1 vai de  40% para a amostra menos dopada com n
2D
=0.2510
11
cm
 2
ate  80% para a amostra mais dopada com n
2D
=210
11
cm
 2
. Este aumento foi
vericado nas medidas de PL resolvida no tempo, onde observamos o aumento do
tempo de relaxac~ao de spin (
s
) com a densidade de eletrons intrnseco n
2D
.
Devido a baixa concentrac~ao do gas de eletrons no poco qua^ntico em algumas
amostras, foi possvel estudar a transic~ao de sistemas dominados pela emiss~ao ex-
cito^nica (n
2D
< 110
11
cm
 2
) para sistemas onde a interac~ao Coulombiana e blindada
dando lugar a emiss~ao dominada por pares eletron-buraco (n
2D
 110
11
cm
 2
).
O aumento de P
CW
e 
s
tende a se estabilizar para a concentrac~ao acima de
110
11
cm
 2
. Partindo da hipotese de que a emiss~ao e ainda dominada por excitons
em amostras com baixa concentrac~ao de eletrons, o efeito excito^nico e gradualmente
blindado pelo gas de eletrons, diminuindo a taxa de relaxac~ao de spin.
Para amostras com alta densidade de eletrons (n
2D
 110
11
cm
 2
) o tempo de
relaxac~ao de spin e devido ao buraco pesado, e esta na faixa de 200 ps.

E possvel que
este tempo possa aumentar com a diminuic~ao da pote^ncia de excitac~ao. Portanto,
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isso n~ao foi possvel vericar por causa da limitac~ao da tecnica de medida utilizada.
Na segunda parte da tese, um desdobramento de energia (spin-splitting) foi ob-
servado em condic~oes de alta intensidade de excitac~ao, entre as linhas de emiss~ao das
duas congurac~oes de polarizac~ao 
+
e 
 
. Esta separac~ao se observa na amostra
n~ao dopada e em amostras de baixa densidade intrnseca de eletrons (n
2D
< 110
11
cm
 2
). A separac~ao em energia aumenta com o aumento da intensidade de excitac~ao,
porem diminui quando a diferenca na intensidade integrada (populac~oes) entre as
duas congurac~oes de polarizac~ao e reduzida.
No caso das amostras mais dopadas n
2D
 110
11
cm
 2
, o spin-splitting e prac-
ticamente zero, mesmo que a diferenca de populac~oes seja maior que nas amostras
menos dopadas. O desequilbrio de populac~ao n~ao e suciente para ter o spin-splitting
para n
2D
alto.
Para explicar nossos resultados experimentais, um modelo simples baseado na
variac~ao de energia de ligac~ao do exciton na presenca de portadores de carga na
amostra foi desenvolvido. A energia de ligac~ao dos excitons depende fortemente dos
efeitos de blindagem e do preenchimento de espaco de fase, ja que as populac~oes de
excitons opticamente activos, de spin j +1 > e j  1 >, s~ao diferentes. A blindagem
independe do spin, portanto ira agir em ambos os tipos de excitons diminuindo sua
energia de ligac~ao. No entanto, o preenchimento de espaco de fase sera diferente
para cada exciton devido a diferenca na populac~ao dos dois excitons. Com isso, suas
energias de ligac~ao ser~ao diferentes resultando em posic~oes diferentes do pico de foto-
luminesce^ncia entre os excitons com spin j +1 > e j  1 >. A reduc~ao do spin-splitting
com o aumento da densidade do gas de eletrons intrnsecos e explicado pelo efeito de
blindagem, reduzindo a energia de separac~ao. O resultado preliminar do calculo de
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energia de separac~ao esta de acordo em forma qualitativa com os dados experimentais.
No entanto, o modelo adotado n~ao reproduz os valores experimentais apresentados.

E necessario portanto um estudo mais detalhado sobre o modelo teorico.
Este trabalho permitiu estudar a dina^mica de spin de exciton e de buracos e de
diferentes efeitos envolvidos no processo de relaxac~ao de spin e das interac~oes entre
as partculas. No entanto, muitas quest~oes caram abertas, que na realidade, e uma
motivac~ao para a continuac~ao da pesquisa nessa area.
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